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Furnacerufi, Verfahren zu seiner Hers tel lung und seine 

Verwendung 



Die Erfindung betrifft einen Furnacerufi, ein Verfahren zu 
seiner Herstellung sowie seine Verwendung, 

In einem Furnacerufi-Reaktor kann durch Pyrolyse von 
Kohlenwasserstof fen Furnacerufie hergestellt werden, wie aus 

10 Ullmanns Encyklopadie der technischen Chemie, Band 14, 

Seite 637-640 (1977) bekannt ist. In dem Furnacerufi-Reaktor 
wird durch Verbrennung eines Brenngases oder eines 
fliissigen Brennstoffes rait Luft eine Zone mit hoher 
Energiedichte erzeugt und darin der Rufirohstoff eingedust. 

15 Bei Temperaturen zwischen 1200°C-1900°C wird der 

Rufirohstoff pyrolisiert. Die Rufistruktur lafit sich durch 
die Anwesenheit von Alkali- oder Erdalkaliionen bei der 
Rufibildung beeinf lussen, deshalb werden haufig derartige 
Additive als wafirige Losungen dem Rufirohstoff zugesetzt. 

20 Die Reaktion wird durch Eindiisen von Wasser abgebrochen 
(Quenchen) und der Rufi mit Abscheidern beziehungsweise 
Filtern vom Abgas getrennt. Der so erhaltene Rufi wird auf 
Grund seiner geringen Schuttdichte noch granuliert. Dies 
kann in einer Perlmaschine unter Zusatz von Wasser, dem 

25 geringe Mengen eines Perlhilf smittels zugemischt werden 
konnen, erfolgen. 

Bei gleichzeitiger Verwendung von Rufiol und gasformigen 
Kohlenwasserstof fen, wie zum Beispiel Methan, als Rufiroh- 
stoff, konnen die gasformigen Kohlenwasserstof fe getrennt 
30 vom Rufiol uber einen eigenen Satz von Gaslanzen in den 
Strom des heifien Abgases injiziert werden. 

Wird das Rufiol auf zwei verschiedene Inj ektionsstellen, die 
langs der Reaktorachse gegeneinander versetzt sind, 
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aufgeteilt, so ist an der ersten stromaufwarts liegenden 
Stelle die in dem Brennkammer-Abgas noch enthaltene 
Restsauerstof fmenge relativ zum eingespruhten RuBol im 
UberschuB vorhanden. Die RuBbildung findet also an dieser 
5 Stelle bei hoherer Temperatur statt als im Vergleich zu 

nachfolgenden RuBinj ektionsstellen, das heifit an der ersten 
Injektionsstelle bilden sich stets f einteiligere Rufie mit 
hoherer spezifischer Oberflache als an einer nachfolgenden 
Injektionsstelle. Jede weitere Injektion von RuBolen fiihrt 
10 zu weiteren Temperaturabsenkungen und zu Ruflen mit groBeren 
Primarteilchen. Solcher Art hergestellte RuBe weisen also 
eine Verbreiterung der AggregatgroBen-Verteilungskurve auf 
und zeigen nach Einarbeitung in Gummi ein anderes Verhalten 
als RuBe mit einem sehr engen monomodalen AggregatgroBen- 
15 spektrum. Die breitere Aggregatgrofi en- Vert ei lungs kurve 

fiihrt zu einem geringeren Verlustf aktor der Gummimischung, 
das heifit zu einer geringeren Hysterese, weshalb man auch 
von low hysteresis RuBen spricht- RuBe dieser Art, 
beziehungsweise Verfahren zu ihrer Herstellung, werden in 
20 den Patenten EP 0 315 442 und EP 0 519 988 beschrieben. 

Aus der DE 19521565 sind Furnacerufie mit CTAB-Werten 
zwischen 80 und 180 m 2 /g und 24M4-DBP Absorption zwischen 
80 und 140 ml/lOOg bekannt, fur die bei Einarbeitung in 
eine SSBR/BR-Gummimischung ein tan5 0 /tan56o-Verh&ltnis von 

25 tan5 0 /tan6 60 > 2,76 - 6,7 x 10" 3 x CTAB 

und der tan86o-Wert stets niedriger ist als der Wert fur 
AS TM- RuBe mit gleicher CTAB-Oberf lache und 24M4-DBP 
Absorption, gilt. Bei diesem Verfahren wird der Brennstoff, 
zur Bildung von Keimen, mit einer ruBenden Flamme 

30 verbrannt. 



Aufgabe der vor liegenden Erfindung ist es, einen RuB 
herzustellen, der eine hohere Aktivitat in der Anwendung 
als Tragermaterial fur Elektrokatalysatoren in 
35 Brennstoff zellen besitzt. 
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Gegenstand der Erfindung ist ein FurnaceruB, dadurch 
gekennzeichnet, daB er einen H-Gehalt von grofier 4000 ppm, 
bestimmt durch CHN-Analytik, und einen 
Peakintegralverhaltnis, bestimmt durch inelastische 
5 Neutronenstreuung (INS) , von nicht-konjugierten H-Atomen 
(1250-2000 cm -1 ) zu aromatischen und graphitischen H-Atomen 
(1000-1250 cm" 1 und 750-1000 cm" 1 ) von kleiner 1,22 besitzt. 

Der H-Gehalt kann groBer 4200 ppm, vorzugsweise groBer 4400 
ppm, sein. Das Peakintegralverhaltnis von nicht- 
10 konjugierten H-Atomen (1250-2000 cm" 1 ) zu aromatischen und 
graphitischen H-Atomen (1000-1250 cm" 1 und 750-1000 cm" 1 ) 
kann kleiner 1,20 sein. 

Die CTAB-Oberf lache kann von 20 bis 200 m 2 /g, vorzugsweise 
von 20 bis 70 m 2 /g, betragen. Die DBP-Zahl kann von 40 bis 
15 160 ml/lOOg, vorzugsweise 100 bis 140 ml/lOOg, betragen. 

Der sehr hohe Wasserstof f gehalt ist ein Hinweis auf ein 
starke Storung des Kohlenstof f gitters durch erhohte Zahl an 
Kristallitkanten. 

Ein weiterer Gegenstand der Erfindung ist ein Verfahren zur 
20 Herstellung des erf indungsgemafien FurnaceruBes in einem 
RuBreaktor, welcher langs der Reaktorachse eine ■ 
Verbrennungszone, eine Reaktionszone und eine Abbruchzone 
enthalt, durch Erzeugen eines Stromes heiBen Abgases in der 
Verbrennungszone durch vollstandiges Verbrennen eines 
25 Brennstoffes in einem Sauerstoff enthaltenden Gas und 
Leiten des Abgases von der Verbrennungszone durch die 
Reaktionszone in die Abbruchzone , Einmischen eines 
Rufirohstof f es in das heiBe Abgas in der Reaktionszone und 
Abstoppen der RuBbildung in der Abbruchzone durch 
30 Einspruhen von Wasser, welches dadurch gekennzeichnet ist, 
daB ein flussiger und gasformiger RuBrohstoff an derselben 
Stelle eingediist werden. 



ll 
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Der flussige Rufirohstoff kann durch Druck, Dampf, Prefiluft 
oder den gasformigen Rufirohstoff zerstaubt werden. 

Flussige Kohlenwasserstof f e verbrennen langsamer als 
gasformige, da sie zuerst in die Gasform tiberfuhrt, das 
5 heifit verdampft werden mussen. Hierdurch befinden sich im 
Rufi Anteile, die aus dem Gas gebildet werden und solche die 
aus der Flussigkeit gebildet werden. 

Als Mefizahl zur Kennzeichnung des Luf tuberschusses wird 
haufig der sogenannte K-Faktor verwendet. Es handelt sich 

10 bei dem K-Faktor um das Verhaltnis der fur eine stochio- 
metriche Verbrennung des Brennstoffes benotigten Luftmenge 
zu der tatsachlich der Verbrennung zugefuhrten Luftmenge, 
Ein K-Faktor von 1 bedeutet also eine stochiometrische 
Verbrennung. Bei Luf tiiberschufi ist der K-Faktor kleiner 1. 

15 Dabei konnen wie bei bekannten RuBen K-Faktoren zwischen 
0,3 und 0,9 angewendet werden. Bevorzugt wird mit K- 
Faktoren zwischen 0,6 und 0,7 gearbeitet. 

Als fliissiger Rufirohstoff konnen flussige aliphatische oder 
aromatische, gesattigte oder ungesattigte 
20 Kohlenwasserstof fe oder Mischungen hiervon, Destillate aus 
dem Steinkohlenteer oder Riickstandsole, die beim 
katalytischen Cracken von Erdolf raktionen beziehungsweise 
bei der Olef inherstellung durch Cracken von Naphtha oder 
Gasol entstehen, eingesetzt werden. 

25 Als gasformiger Rufirohstoff konnen gasformige aliphatische, 
gesattigte oder ungesattigte Kohlenwasserstof fe, Mischungen 
hiervon oder Erdgas eingesetzt werden. 

Das beschriebene Verfahren ist nicht auf eine bestimmte 
Reaktorgeometrie beschrankt. Es kann vielmehr auf 
30 verschiedene Reaktortypen und Reaktorgrofien angepafit 
werden. 

Als Rufirohstof f-Zerstauber konnen sowohl reine 
Druckzerstauber (Einstof f zerstauber) als auch 
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Zweistof f zerstauber mit innerer oder auflerer Mischung 
eingesetzt werden f wobei als Zerstaubungsmedium der 
gasformige Rufirohstoff verwendet werden kann. Die 
vorstehend beschriebene Kombination eines flussigen mit 
5 einem gasf ormigen Rufirohstoff kann also zum Beispiel durch 
Verwendung des gasf ormigen Rufirohstof fs als Zerstaubungs- 
medium fur den flussigen Rufirohstof f realisiert werden. 

Bevorzugt konnen zur Zerstaubung von fliissigem Rufirohstof f 
Zweistof f zerstauber eingesetzt, Wahrend bei Einstoff- 
10 zerstaubern eine Anderung des Durchsatzes auch zu einer 
Anderung der Tropf chengrofie fuhren kann, kann die 
Tropf chengrofie bei Zweistof f zerstaubern weitgehend 
unabhangig vom Durchsatz beeinflufit werden. 

Mit dem erf indungsgemafien Verfahren kann die gesamte 
15 Palette der industriellen Furnacerufie hergestellt werden. 

Dem Fachmann sind die hierfiir notwendigen Mafinahmen wie zum 
Beispiel die Einstellung der Verweilzeit in der Reaktions- 
zone und die Zugabe von Additiven zur Beeinf lussung der 
Rufistruktur bekannt. 

20 Beispiele 

In den folgenden Beispielen und Vergleichsbeispielen werden 
erf indungsgemafie Furnacerufie hergestellt und ihre 
Verwendung als Tragermaterial fiir Elektrokatalysatoren 
beschrieben. Dabei werden die elektrochemischen 
25 Leistungsdaten in einer Brennstof f zelle als Kriterium fur 
die Beurteilung der Furnacerufie verwendet. 

Hers tel lung des Rufies 61 : 

Es wird ein er f indungsgemafier Rufi in dem in Figur 1 
dargestellten Rufireaktor 1 hergestellt. Dieser Rufireaktor 1 
30 besitzt eine Brennkammer 2. Das Ol und Gas wird iiber die 
axiale Lanze 3 in die Brennkammer eingefuhrt. Die Lanze 



1 



kann zur Optimierung der RuBbildung in axialer Richtung 
verschoben werden. 



Die Brennkammer lauft auf die Engs telle 4 zu. Nach 
Durchqueren der Engstelle expandiert das 
5 Reaktionsgasgemisch in die Reaktionskammer 5. 

Die Lanze weist an ihrem Kopf geeignete SprUhdiisen auf 
(Figur 2) . 

Die fur das erf indungsgemaBe Verfahren wichtige 
Verbrennungszone, Reakt ions zone und Abbruchzone konnen 
10 nicht scharf voneinander getrennt werden. Ihre axiale 
Ausdehnung hangt von der jeweiligen Positionierung der 
Lanzen und der Quenchwasser-Lanze 6 ab. 

Die Abmessungen des verwendeten Reaktors sind der folgenden 
Aufstellung zu entnehmen: 

15 GroBter Durchmesser der Brennkammer: 696 mm 

Lange der Brennkammer bis Engstelle: 630 mm 

Durchmesser der Engstelle: 140 mm 

Lange der Engstelle: 230 mm 

Durchmesser der Reaktionskammer: 8 02 mm 

20 Position der Ollanzen 1) + 160 mm 

Position der Quenchwasser lanzen 1} 2060 mm 

l) 

gemessen vom Nullpunkt (Beginn Engstelle) 



Die Reaktorparameter fur die Herstellung des erfindungs- 
gemafien RuBes sind in der folgenden Tabelle aufgefahrt. 
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Reaktorparameter 


Rufl 


Parameter 


Einheit 


Bl 


Verbrennungsluf t 


in iii / n 


1 RDO 

X ~J \J \J 


Temperatur der Verbrennungsluf t 


C 


550 


/ j J-J J- \_A »J CL O 


Nm 3 /h 


156 


k— Faktor" f rrf^^pmt" ^ 

J ^ ujv UW1 \ y CO CLi.lL L. / 






Rufiol, axial 


kg/h 


670 


RuJiol-Stellung 


mm 


+ 16 


Zerstauberdampf 


kg/h 


100 


Addi t i v ( K 2 C0 3 - Los ung ) 


1/h x g/1 


5, 0 x 3, 0 


Additiv Position 




axial 


Reaktorausgang 


°C 


749 


Quenchpo s i t ion 


mm 


9/8810 



Charakterisierung des Rufies Bl : 

Die Wasserstof fgehalte der Rufie wird durch CHN- 
Elementanalytik (LECO RH-404-Analysator mit 
5 Warmeleitfahigkeitsdetektor) bestimmt. Die Methode der 

inelastischen Neutronenstreuung (INS) ist in der Literatur 
beschrieben (P. Albers, G. Prescher, K. Seibold, D. K. Ross 
and F. Fillaux, Inelastic Neutron Scattering Study Of 
Proton Dynamics In Carbon Blacks, Carbon 34 (1996) 903 und 
10 P. Albers, K. Seibold, G. Prescher, B. Freund, F. 
Parker, J. Tomkinson, D. K. Ross, F. Fillaux, Neutron 
Spectroscopic Investigations On Different Grades Of 
Modified Furnace Blacks And Gas Blacks, Carbon 37 (1999) 
437) . 

15 Die Methode INS (beziehungsweise I INS - Inelastische, 
inkoharente Neutronenstreuung) bietet einige recht 
einmalige Vorteile ftir die noch intensivere 
Charakterisierung von Ruflen und Aktivkohlen. 



II 
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Erganzend zur bewahrten elementaranalytischen 
Quantifizierung des H-Gehaltes, erlaubt es die INS-Methode 
den zum Teil recht geringen Wasserstof f anteil in 
graphitisierten RuBen (ca. 100-250 ppm) , RuBen (ca. 2000- 
5 4000 ppm in Furnacerufien) und in Aktivkohlen (ca. 5000- 
12000 ppm in typischen Katalysatortragern) detaillierter 
hinsichtlich seiner Bindungszustande auf zuschltisseln. 

In der folgenden Tabelle sind die mittels CHN-Analytik 
(LECO RH-404-Analysator mit Warmeleitf ahigkeitsdetektor) 

10 bestimmten Werte des Gesamtwasserstof f gehaltes der RuBe 

aufgefuhrt. Zudem sind die Spektrenintegrale angegeben, die 
folgendermafien bestimmt werden: Integration der Bereiche 
eines INS-Spektrums von 750-1000 cm" 1 (A), 1000-1250 cm" 1 
(B) und 1250-2000 cm" 1 (C) . Die aromatischen und 

15 graphitischen H-Atome werden durch die Summe aus dem 
Peakintegral A und B gebildet. 

Die Rufie werden ohne weitere Vorbehandlung in speziell 
entwickelte Al-Kuvetten (Al der Reinheit 99,5%, Kiivetten- 
Wandstarke 0,35 mm, Kuvetten-Durchmesser 2,5 cm) geftillt. 
20 Diese werden hermetisch verschlossen (Flanschdichtung aus 
Kalrez O-Ring) . 
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RuJJ 


H-Gehalt 
[ppm] durch 

analytik 


Peak i n tegr al 

durch INS-Messungen 

A B C 


Verhaltnis 
C/ (A+B) 






750-lOOOcm" 1 
out of plane 

C-H- 
Def ormations- 
schwingung 


1000-125000^ 
in plane C-H- 
De format ions - 
schwingung 


1250-200000."^ 

C-H- 
Def ormations- 
schwingung 
nicht 
konjugierter 
Bestandteile 


nicht- 

ft.ua j u.y lei L tr 

H-Atome zu 
aromati s chen 
und 

graphitischen 
H- At omen 


Bl 


4580 + 300 


107 ± 1 


99 ± 1 


241 ± 3 


1, 17 


N 234 


3853 


23,2 ± 1 


21,4 ± 1 


55 ± 3 


1, 23 


EB 111 
DE 

19521565 


4189 


27,4 ± 1 


26,1 ± 1 


68 + 3 


1, 27 


Vulcan 
XC-72 
Furnace- 
ruB 


2030 ± 200 


69 ± 1 


63 ± 1 


176 ± 3 


1, 33 



Bl zeigt somit relativ zu den anderen Rufien quantitativ 
mehr Wasserstoff, jedoch ist sein Verhaltnis von sp 3 /sp 2 -H 
5 erniedrigt, das heiBt der Mehranteil an Wasserstoff ist 
insbesondere aromatisch/graphitisch gebunden. Es handelt 
sich urn C-H-Protonen an mit Wasserstoff abgesattigten 
Abbruchkanten und Fehlstellen und damit urn ein iia Mittel 
starker gestorte Oberflache. Trotzdem weist der RuJJ Bl 
10 absolut betrachtet gleichzeitig auch den hochsten Anteil 
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gestorter, nicht-konjugierter Bestandteile auf, ohne daft 
hingegen - relativ betrachtet - sein sp 3 /sp 2 -Charakter 
drastisch in Richtung sp 3 verandert ware. 

Das Oberf lachenverhaltnis der spezifischen Oberflachen BET- 
5 Adsorption durch CTAB (Cetylaitunoniumbromid) Adsorption wird 
gemafi der Nona DIN 66 132 bestimmt. 



Rufi 


CTAB- 

Oberf lache 
[m 2 /g] 


BET- 

Oberf lache 

[m 2 /g] 


BET:CTAB- 
Oberf lachen- 
verhaltnis 


Bl 


30 


30 


1 



Bei spiel 1 

20,1 g RuB Bl (Feuchte 0,5 Gew.-%) werden in 2000 ml voll 
10 entsalztem Wasser suspendiert. Nach Erhitzen auf 90 °C und 
Einstellen des pH-Wertes auf 9 mit Natriumhydrogencarbonat 
werden 5 g Platin in Form von Hexachloroplatin (IV) saure- 
Losung (25 Gew.-% Pt) hinzugefugt, die Suspension erneut 
auf pH 9 eingestellt, mit 6,8 ml Formaldehydlosung (37 
15 Gew*-%) reduziert, nach Filtration mit 2000 ml voll 

entsalztem Wasser gewaschen und bei 80 °C in Vakuum 16 h 
getrocknet. Der so erhaltene Elektrokatalysator weist einen 
Platingehalt von 20 Gew.-% auf* 

Vergleichsbei spiel 1 

20 In Analogie zu Beispiel 1 werden 20,0 g Vulcan XC-72 R 
(bezogen auf Trockengewicht ) der Firma Cabot in 2000 ml 
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voll entsalztem Wasser suspendiert. Die Herstellung des 
Elektrokatalysators erfolgt in derselben Weise, wie in 
Beispiel 1 beschrieben. Man erhalt nach Trocknung im Vakuum 
einen Elektrokatalysator, der einen Platin-Gehalt von 20 
Gew.-% aufweist. 

Beispiel 2 

Zu einer Suspension von 80,4 g RuB Bl (Feuchte 0,5 Gew.-%) 
in 2000 ml vollentsalztem Wasser gibt man unter Riihren bei 
Raumtemperatur eine Losung von 52,7 g Hexachloroplatin (IV) 
saure (25 Gew.-% Pt) und 48,4 g Ruthenium (III) 
chloridlSsung (14 Gew.-% Ru) in 200 ml deionisiertem 
Wasser. Man erwarmt auf 80 °C und stellt mit Natronlauge 
einen pH-Wert von 8,5 ein. Nach Zugabe von 27,2 ml einer 
Formaldehydlosung (37 Gew.-%) wird abfiltriert, mit 2000 ml 
voll entsalztem Wasser nachgewaschen und der feuchte 
Filterkuchen bei 80 °C im Vakuumtrockenschrank getrocknet. 
Man erhalt einen Elektrokatalysator , der 13,2 Gew.-% Platin 
und 6,8 Gew.-% Ruthenium enthalt. 

Vergleichsbeispiel 2 

In Analogie zu Beispiel 2 wird unter Verwendung von 81,1 g 
Vulcan XC-72 R (Feuchte 1,39 Gew.-% als Katalysatortrager 
ein Platin-Ruthenium-Katalysator erhalten, der 13,2 Gew.-% 
Pt und 6,8 Gew.-% Ru enthalt. 

Die Synthese von Vergleichsbeispiel 2 ist in DE 197 21 437 
unter Beispiel 1 beschrieben. 

Die Elektrokatalysatoren werden fur die elektrochemische 
Charakterisierung zu einer Membran-Elektroden-Einheit 
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(MEA = membrane electrode assembly) verarbeitet, Der 
erf indungsgemaBe Elektrokatalysator gemafi Beispiel 1 sowie 
der Elektrokatalysator gemaB Vergleichsbeispiel 1 werden 
als Kathoderikatalysatoren in Wasserstoff / Luft und 
5 Wasserstoff /-Sauerstof fbetrieb charakterisiert . Der 

erf indungsgemafie Elektrokatalysator gemaB Beispiel 2 sowie 
der Elektrokatalysator gemaB Vergleichsbeispiel 2 werden 
als CO-tolerante Anodenkatalysatoren im Reformat / 
Sauerstof fbetrieb getestet* 

10 Die Kathoden- und Anoden-Katalysatoren werden gemaB 

Beispiel 1 der in US 5 8 61 222 beschriebenen Verfahrens auf 
eine ionenleitf ahige Membran (Nafion 115) aufgebracht. Die 
so beschichtete Membran wird zwischen zwei leitfahig 
hydrophobierte Kohlepapiere (Firma TORAY, TGC 90) gelegt. 

15 Die Belegung der Kathoden- und Anodenseite betragt jeweils 
0,25 mg Platin/cm 2 . Die so erhaltene Membran-Elektroden- 
Einheit (MEA) wird in einer PEM-Einzelzelle (Druckloser 
Betrieb, Temperatur 80°C) vermessen, wobei eine Stromdichte 
von 0,4 A/ cm 2 eingestellt wird, 

20 Zur elektrochemischen Testung der Kathoden-Katalysatoren 

werden beide Seiten der Membran mit einer Paste eines unter 
Beispiel 1 beziehungsweise Vergleichsbeispiel 1 
beschriebenen Platinkatalysators beschichtet. 

Als Brenngas auf der Kathode wird Sauerstoff 
25 beziehungsweise Luft, auf der Anode Wasserstoff verwendet. 
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Katalysator 


Zell -Lei stung 
bei 400 mA/cm 2 [mV] 


Zell -Lei stung 
bei 500 mA/cm 2 [mV] 




o 2 


Luft 


o 2 


Luft 


Beispiel 1 


687 


60 6 


649 


545 


Vergleichs- 
beispiel 1 


630 


518 


576 


429 



Die Herstellung einer Membran-Elektrodeneinheit zur Testung 
des Anoden-Katalysators erfolgt in volliger Analogie zu dem 
5 fur die Kathoden-Katalysatoren beschriebenen Verfahren 
gemafi US 5 8 61 222. 



Dabei wird als Anoden-Katalysator ein nach Beispiel 2 
beziehungsweise Vergleichsbeispiel 2 hergestellter 
getragerter Pt-Ru-Katalysator verwendet. Auf der 
10 Kathodenseite wird in beiden Membran-Elektrodeneinheiten 
ein nach Vergleichsbeispiel 1 hergestellter 
Platinkatalysator verwendet. 



Die Messung erfolgt in einer PEM-Einzelzelle (Druckbetrieb, 
bei 3 bar Temperatur 75°C) , wobei eine Stromdichte von 0,5 
15 A/cm 2 eingestellt wird. 
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Die Zellspannung U im Wasserstof f /Sauerstof f-Betrieb (ohne 
Zudosierung von Reformat und/oder CO auf der Anodenseite) 
gilt als MaB fur die Katalysatoraktivitat • 

Der Spannungsabfall AU, der nach der Zudosierung von 100 
5 ppm CO zum Brenngas auftritt, wird als MaB fur die C0- 
Toleranz des Katalysators herangezogen. 



Folgende Brenngas zusaramensetzung im Reformat / CO-Betrieb 
wird verwendet: 58 Vol.-% H 2 ; 15 Vol.-% N 2 , 24 Vol.-% C0 2 , 
3 Vol.-% Luft (^Airbleed") . 



Katalysator 


H 2 /0 2 -Betxieb : 
Zel 1 -Lei s tung 
bei 500 mA/cm 2 
[mV] 


Reformat/0 2 - 
Betrieb: Zell- 
Lei stung bei 
500 mA/cm 2 
[mV] 


AU 

CO-induzierter 
Spannungs- 
abfall 
tmV] 


Beispiel 2 


715 


661 


- 54 


Vergleichs- 
beispiel 2 


686 


620 


- 66 



10 



Die Zell-Leistung ist fur die Beispiele 1 und 2 deutlich 
erhoht gegenuber den jeweiligen Vergleichsbeispielen. 
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EPO - Munich 
22 

1 . FurnaceruB , 

dadurch gekennzeichnet, 

dafi er einen H-Gehalt von grofier 4000 ppm, bestimmt 
5 durch CHN-Analytik, und ein Peakintegralverhaltnis, 

bestimmt durch inelastische Neutronenstreuung (INS) , 
von nicht-konjugierten H-Atomen (1250-2000 cm -1 ) zu 
aromatischen und graphitischen H-Atomen (1000-1250 cm" 1 
und 750-1000 cm" 1 ) kleiner 1,22 besitzt. 

10 2. Verfahren zur Herstellung von FurnaceruB nach Anspruch 
1 in einem RuBreaktor, welcher langs der Reaktorachse 
eine Verbrennungs zone , eine Reaktionszone und eine 
Abbruchzone enthalt, durch Erzeugen eines Stromes 
heifien Abgases in der Verbrennungs zone durch 

15 vollstandiges Verbrennen eines Brennstoffes in einem 

Sauerstoff enthaltenden Gas und Leiten des Abgases von 
der Verbrennungs zone durch die Reaktionszone in die 
Abbruchzone, Einmischen eines RuBrohstof f es in das 
heiBe Abgas in der Reaktionszone und Abstoppen der 

20 Ruflbildung in der Abbruchzone durch Einspruhen von 

Wasser, 

dadurch gekennzeichnet, 

dafi ein fliissiger und gasformiger RuBrohstoff an 

derselben Stelle eingedtist werden. 

25 3. Verwendung des FurnaceruB nach Anspruch 1 fur die 
Herstellung von Elektrokatalysatoren. 



II! 
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EPO- Munich 
22 

27. Aug. 1999 



Zusammenf as sung 



FurnaceruBe, Verfahren zu seiner Herstellung und seine 

Verwendung 



Furnacerufl, der ein H-Gehalt von grofier 4000 ppm und ein 
Peakintegralverhaltnis von nicht-konjugierten H-Atomen 
(1250-2000 cm" 1 ) zu aromatischen und graphitischen H-Atomen 
• 10 (1000-1250 cm" 1 und 750-1000 cm" 1 ) von kleiner 1,22 besitzt. 

Er wird hergestellt, in dem bei einem FurnaceruB-Verf ahren 
der flussige und der gasformige RuBrohstoff an derselben 
Stelle eingedust werden. 

Der Furnacerufl kann zur Herstellung von 
15 Elektrokatalysatoren eingesetzt werden. 



